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(54) Procede et dispositif de regeneration de dechets a base de polymeres fusibles. 



(§7) La pr^sente invention concerne un proc6de et un disposi- 
tif pour la regeneration de dechets de porymere. en particutier 
le potyterephtalate d'ethylene glycol. 

La regeneration est realisee par fusion du porymere au 
moyen d'un four muni dun generateur de microondes sutvie 
d'au moins une phase de filtration du polymere a I'etat fondu. 

Le procede et le dispositif. selon I'invention, possedent un 
excellent rendement energ6tique en limitant la degradation 
thermique du polymere fondu. 





La pr€sente invention concerne un procede et un dispositif 
pour la regeneration de dechets tels que fils, fibres, films, ou 
matieres plastiques sous formes diverses en polymeres syntheti- 
ques fusibles, particulierement en polyesters. 
5 Pour den raisons de prix de revient des matieres premieres, 

les utilisaceurs de polymeres synthetiques fusibles ont ete 
amends d s'interesser a la recuperation des dechets de diffe- 
rences provenances. 

Lors de la fabrication des films, une importante production 
10 de dechets se produit systematlquement lors d f un etirage biaxial. 

Dans le domaine textile, les dechets peuvent provenir de 
plualeurs stades de la preparation des fils ou fibres : essen- 
tiel lament au niveau de la polycondensation, lors du filage et de 
1 9 Etirage. 

I* dScheta contlennent de plus des produit s chimiques qui 

ont «t& aolt Indus dana le polymdre lors de la polycondensation, 
*oit deposes aur les fils cone les produits d'ensimage par 
exemple, 

De nombreux proc£d€s m€canlques ou chimlques sont deja 
70 connus pour la recuperation de dechets. 

Le FR 2 439 074 depos€ le 18 Octobre 1978 concerne un 
proc6d£ qui conslste 2 couper les dechets de faible masse volu- 
mique apparente (gen£ralement Inferieure a 100 kg/m s ) , a les 
comprimer au moyen d'une vis jusqu'a une masse volumlque apparen- 
te d'au mo las 500 kg/m\ * les faire fondre dans une boudineuse 
de***euse 1 double via tandls que les traces d'eau et d'impuretes 
volatile* diverse* sont Miminees et h soumettre le polymere 
fondu a une operation de post-condensation sous pr ssl n reduite 
pour relever *a vUcotlt£ 1 la valeur desiree de maniere a 
%0 |xrrm«-ttre la reut i li sat ion du polymere, par exemple ie filage de 
n*pp«-ji ttcvn tissues. 
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Ce procede, bien qu'ayant I'avantage de conduire 3 des 
polymeres, (en particulier le polyterephtalate d 'ethylene glycol) 
ayant des niveaux de viscosite suffisants pour une utilisation 
textile, possede un certain nombre d f inconvenients , en particu- 

5 lier la complexite et le prix de la mise en oeuvre, qui necessite 

un apparei.lage tres lourd : entre autres, 3 dispositifs de coupe 
differents, une vis de gavage adaptee a une boudineuse double 
vis, un double systeme de filtration et un post-condenseur ainsi 
que les mcyens pour acheminer les dechets tout au long du proces- 

10 sus de regeneration, moyens qui sont egalement tres consommateurs 

d'energie. 

Un autre inconvenient non negligeable des polyesters ainsi 
regeneres est la degradation du polymere due en particulier a la 
refusion du polymere dans la boudineuse qui se manifeste par une 

15 coloration plus ou moins importante du polymere, ceci malgre une 

elevation de la viscosite dans le post-condenseur • 

II est egalement connu selon l f EP 0 054 388 de recuperer des 
dechets h base de materlaux plastiques en bandes decoupees 
(lisldres de feullles ou films) en particulier a base de 

20 polyol§fines au moyen d'un dispositif permettant d'amener les 
dSchets en vrac de man i ere intermittente, ceux-ci etant pousses 
par un piston en synchronisme avec un organe de retenue, puis 
comprises, fondus et extrudes sous pression dans un bain aqueux 
avant d'etre repris puis decoupes. 

25 Un tel disposit If ^neces'slfte^egaiemenrt une energie importance 

pour actlonner le piston, 1 'organe de retenue, et effectuer la 
fusion des dechets dans l'extrudeuse. Par ailleurs, compte tenu 
de la chaleur speciflque du polyester, un tel processus de fusion 
n'est pas applicable & ce type de polycondensat . 
30 Parmi les procedes chimiques connus, le FR 2 335 490, 

consiste, a partlr de dechets de polyterephtalate d 1 ethylene 
glycol sous fonne de fils, films ou objets divers, apres depoly- 
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merisation par glycolyse pour obtenir du terephtalate de digly- 
col, a transformer ce dernier en terephtalate de dimethyle par 
interechange en milieu methanolique en presence de m€thylate de 
magnesium comme catalyseur. 

Mais de tels procedes chimiques sont trop onereux pour etre 
ut ilises indust riellement . 

II a maintenant ete trouve un procedc et un dlspositif 
beaucoup plus simples necessitant moins d'finergie, et permettant 
{ I'obtention de polymeres moins degrades, par rapport aux poly- 

pi meres obtenus avec les procedes connus. 

Plus particulierement , le procede selon la presente inven- 
tion compor.te une phase de fusion du polyester au moyen de 
micro-ondes puis une phase de filtration du polymere a l'etat 
fondu. 

b Celui-ci peut etre ensuite extrude sous forme de joncs qui 

sont refroidis dans l f eau et granules pour une utilisation 
ulterleure. 

Eventuellement avant la phase de granulation, le polymdre 
fondu peut etre post-condense pour Clever la viscositS du polymfi- 
} re selon l f utilisation ultSrieure a laquelle il est destin€. 

Enf in, une autre possibility conslste a mettre en forme 
direct ement par filage ou filmage le polymere fondu, Eventuelle- 
ment apres une phase de post-condensation du polymere, 

Les dechets de polymere soumls a la fusion par chauffage 
micro-ondes sont de pr€f£rence sees, e'est-a-dire qu'lls possd- 
dent un falble degre d'humidite. En pratique, on pr€fere utiliser 
un polymere sec auquel on a laisse reprendre de l'humldit€ dans 
des conditions normales : son degr6 d'humldite est alors in- 
ferieur a 0,3 X plus g§neralement de I'ordre de 0,2 X. 

C'est le cas des dechets provenant des films, a base de 
polyester par exemple . 

Mais lorsque l # on souhaite recuperer des dechets provenant 
de fibres et tils textiles ayant subi des traitements d'ensimage 
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ce qui est le cas lors de l f elaboration et dcs t rai cement a 
ulterieurs des fils ct fibres textiles. 11 est alors nocessaire 
de secher prealablement ces dechets par tout proccd£ connu , to I 
qu'une etuve pour limiter au maximum la degradation des d<5chctH 
de polymeres ainsi fondus. Pour des ralsons economiquea, on 
preferera naturellement profiter de la chaleur fournie par U 
chauffage microondes utilise pour realiser la phase de fusion. 

La phase de fusion proprement dite par micro-ondes, est tres 
rapide, dependant de l'energie dispensee. 

La duree de fusion peut varier en fonction du type de 
dechets et de leur presentation. La temperature de fusion depend 
egalement du polymere utilise, elle est generalement de I'ordre 
de 280°C pour le polyterephtalate d'ethylene glycol. 

Le procede et le dispositif selon la presente invention 
J5 s f appliquent tout particulierement au polyterephtalate d 1 ethylene 
glycol et aux copolyesters contenant au moins 80 Z d' unites 
terephtalate d'ethylene en ajoutant jusqu'a 20 X d'autres unites 
par exemple en remplacant l f ethylene glycol par un autre diol tel 
que le butane diol, l'hexane diol, etc.,, ou en remplacant 
l'acide tSrephtalique de depart par un autre dlacide tel que 
l'aclde isophtalique, hexahydrotSrephtaiique, bibenzolque. etc... 

Le polyterephtalate d'ethylene glycol peut egalement etre 
modifie avec de faibles quantites en mole d'un agent de branche- 
ment comportant 3 ou 4 groupements f onctionnels alcools ou acides 
tels que le trimethylol propane, le trimethylol ethane, le 
pentaerythrol, la glycerine, l'acide trim§sique, l'acide trimel- 
lique ou pyromellique , etc.. 

Le polyester de depart peut egalement contenir des add it if s 
connus tels que des agents stabllisants vis-a-vis de la lumlere 
ou de la chaleur, des additifs destines a rSduire 1 1 electricity 
statique ou modifier l'aptitude a la teinture, des agents mati- 
fiants, etc.. 

Le dispositif comprend essent iellement un four muni d'un 



20 



25 



30 



dispositif & ultra haute frequence £qulp6 4 ea part la Infer laura 
d'une grille supportant lea dlchete pula d f un rtcepteur 4u 
polymere fondu malntenu & la temperature de fuaton du polymira «C 
en aval du four, au moins un dispositif de filtration du polymere 

5 fondu. 

Le dispositif de filtration peut 3tre rail* direccemenc A un 
appareil de mlae en forme tel que fllage, fl Image, ou 
indlrectement par l v intermedial™ d*un poec-condenaeur permatcant 
de relever le niveau des vlscoslt6a al cola a'avtre niceaealra. 
10 Le systeme de filtration peut auaal 3tre rail* *ventueiie- 

ment par 1 1 intermedial re d 9 un poat-condenaeur # A un granuleteur _ 
dans lequel le polymere est extrude sous forma da J one a rafroidia 
dans 1'eau, puis transforms en granules atockablaa at trenepot- . 
tables pour une utilisation ult£rleure. 
15 De preference, le four eat malntenu en atmosphere Inert a 

pour eviter la degradation oxydante. 

Le chauffage a ultra haute frequence (g£n<ralemant comprise 
entre 300 MHz et 2 700 MHz) effectue dlrectetsent at * cotur la ; 
fusion des dechets places au niveau du chauffage au moyen d'uo 
20 g€n§rateur de micro-ondes * A sa base, le four coeporte un ricep- 
( teur du polymSre fondu malntenu 4 haute temperature aolt par 

calorif ugeage, soit par circulation d'un flulda cheuff*, par 
exemple un bain d'huile. 

Le dispositif selon la presence invention peut fonct lonnar 
25 selon les cas en discontinu ou en contlnu. 

En effet, les dechets peuvent etrc prSparta aoua forma 
d'emballages adaptes ft la forme du four : de bailee pour lea 
fibres par exemple, ou de rouleaux de films, et introdulta dana 
le four de manl&re discontinue ou continue aelon la quant tt* da 
30 polymere fondu & recuperer. 

Lorsque les dechets sont amenes s us forme de bailee ou de 
rouleaux, on superpose au moins deux emballagea success It* 
< (bailee, rouleaux, etc..) pour que l'emballage Inferleur dolt 
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press e sufrisamment au niveau du generateur de micro-ondes . ce 
qui favor ise 1 1 ecoulement du produit en cours de fusion et permet 
le prechauffage de I'emballage superieur. Dans le cas d'une 
utilisation discontinue du dispositif. on peut egalement prevoir 
la presence d f un piston se deplacant selon une course prereglee : 
en position haute, alors qu'il presse les emballages les uns sur 
les autres, a partir d'un certain niveau, le generateur de 
mlcro-ondes est declenche automat iquement et. au fur et a mesure 
que le po iymere fondu s'ecoule. le piston s'abaisse progressive- 
sent dans le four et le chauffage micro-ondes est arret e automa- 
t iquement. en fin de course. * un niveau predetermine. 

Tout autre systime automat ique de detection de matiere peut 
etre utilise pour l f enclenchement et I'arret automatiques du 
generateur de micro-ondes. 

Les dechet* peuvent Sgalement se presenter en vrac et etre 
amende, en contlnu ou non. au moyen d'une vis sans fin jusqu'au 
niveau du chauffage UHF. Un tel dispositif convient mieux pour 
lee dechets de bouteillea par exemple qui sont plus difficiles i 
presenter sous forme de balies, 

L'un des modes de mise en oeuvre est reprfisente sur la figu- 
re I .11 comporte un four (i) en acier inoxydable de preference, 
dans lequel lee bailee de dechets de polyester sont stockees ; le 
four est term*. 4 sa base, par une grille (3) supportant les 
bailee (2) sur laquelie les dechets grossiers sont arretes. A la 
base du four un chauffage * ultra haute frequence effectue la 
fusion de la balle de dechets placee au niveau du chauffage au 
moyen d'un g£n£rateur de micro-ondes (4). 

Le four est malntenu en atmosphere inerte pour eviter la 
degradation oxydante ; le ga* est introduit au moyen du tuyau 8 
et sort au moyen du tuyau 9. 

Le piston 10 assure une pression suffisante des balies les 
uues sur ies autres ce qui permet 1 Ecoulement rapid du polymere 
et lorsqu'ii atteint son niveau inferleur. le generateur de 
mioro-ondes 4 s'arrete automat iquement • 
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Le polymere fondu s'ecoule dans un recepteur (5) de dimen- 
sion adaptee a celle du four et des balles, chauffe par un 
circuit de fluide thermique (11) pour maintenir le polymere a 
l'etat fondu : une pompe (12) permet le passage du polymere (13) 
5 a travers un systeme de filtration (6) puis l'envoie dans un 

post-conderseur sous pression reduite (7) destine a elever le 
niveau de ^iscosite. 

Le polymere ainsi regenere est ensuite extrude sous forme de 
joncs dar.s un bac d 'eau puis granule de maniere connue , 
10 eventuelle.ment en continu, au moyen d'un granulateur 14. 

Les granules ainsi obtenus sont directement stockes et/ou 
utilises, 

Le dispositif de fusion selon la presente invention presente ^ 
de nombreux avantages par rapport aux procedes utilises jusque- % 
15 la. 

Le rendement energetique d'un tel dispositif est tres 
superleur- au rendement des appareils de fusion fonctionnant * v 
electriquement . II est d f au moins 70 % et peut aller jusqu'a 80 % 
ou meme plus » alors que la fusion au moyen d'une boudineuse 
?0 presente un rendement de l'ordre de 20 a 35 X, mais tout traite- 

ment complements! re tel qu'une densif ication de dechets diminue 
encore la valeur du rendement apres passage en boudineuse. 

Par rendement energetique, on entend le rapport de l'energie 
de fusion minimale correspondant aux enthalpies d 1 elevation de 
?b temperature et de fusion a l'energie totale mise en oeuvre sous 

forme electrique ou thermique. 

Independamment du rendement energetique qui est bien meil- 
leur avec le dispositif de fusion selon notre demande, celui-ci 
presente un gros avantage au point de vue invest issement, encom- 
30 brement. manipulation. 

Par ailleurs, de maniere surprenante et pour des viscosites 
hahituelles de ce type de polymere, les polymeres ainsi recuperes 
subissent une degradation thermique et hydrolytique sensiblement 
noindre que celle constatee apres le passage du polymere en 



2599665 



boudineuse selon les procedes utilises habituellement dans 1'art 
anterieur : son cout et son encombrement bien moindres, sa 
simplicite d 'utilisation, son rendement energetique nettement 
superieur et des pertes de viscosite moindres des polyineres ainsi 
5 recuperes rendent un tel dispositif particulierement attractif 
industriellennent . 

Dans les exemples qui suivent, l f indice de viscosite exprime 
en ml/g est mesure sur une solution a 1 % en poids par volume de 
polymere dans 1 'ortho-chlorophenol selon la formule 

10 iv-l. ' - *° 

C to 

C » concentration en polymere dans le solvant en g/ml 
t ■ temps d'ecoulement de la solution 
to ■ 11 " du solvant pur. 

15 Le nombre de groupes terminaux acides (GTA) est determine 

par dosage potentiometrlque automatique par de la soude aqueuse 
des groupements carboxyle du polyester dissous dans l'ortho- 
cresol. II 8 v exprlme en nombre de groupes COOH par tonne de 
polymSre. 
20 Exemple 1 - 

On introduit dans un four a micro-ondes s (2 450 MHz-12 KW) s 
tel que represents sur la figure 1, un rouleau de dechets de 
films a base de polyterephtalate d* ethylene glycol ayant un degre 
d' humidity de 0.15 puis une balle de fibres a base de polyte- 
25 rephtalate d f ethylene glycol prealablement sechee servant I 
presser le rouleau de film. Le four est mis en route automat i- 
quement et les dechets de films sont fondus a 280°C, la coulee 
durant I h 30 f . Le chauffage est arrete automat iquement en 
position basse du piston alors que 163 kg de polyethylene tere- 
30 phtalate ont £te fondus puis granules directement. 

On a mesure sur les dechets de films de depart, l'indice de 
viscosite et le nombre de groupes terminaux acides selon les 
methodes indlquees ci-dessus, et on a effectue ces memes mesures 
sur le polymere fondu en prelevant un echantillon au bout d'une 
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heure de coulee ; les resultats obtenus consignes dans le tableau 
suivant concernent des polymeres qui n'ont pas ete post-condenses. 

Indice de viscosite Groupes Termlnaux 



(IV) Acides (GTA) 
5 - Dechets de films initiaux 66 68 
- Sur echantillon a 1 heure 

de coulee 57 94 



Le rendement energetique du procede est de 73 %. 
Exemple 2 (comparatif) 

10 Un rouleau de film identique a celui utilise dans l f exem- 

ple 1 est decoupe au moyen d'une guillotine, les dechets etant 
passes dans deux broyeurs centrifuges, et les dechets morceles 
sont passes dans un systeme de dettslf ication ce qui permet au *; 
produit tres leger de rentrer aisement dans une boudlneuse 

X5 degazeuse double vis* 

On mesure l 1 indice de viscosite et le nombre de groupes 
termlnaux acides sur le rouleau de film d'une part, et a la 
sortie de la boudlneuse degazeuse d f autre part. 

Indice de viscosite Groupes Termlnaux 

20 (IV) Acides (GTA) 

- Dechets de films initiaux 78 30 

- D€chets a la sortie boudlneuse 64 70 
Le rendement energetique du procede est de 13 %. 
Exemple 3 

25 On introduit dans un four a mlcro-ondes- identique a celui. 

deer it dans 1' exemple 1 : 

- une balle de dechets de fibres a base de polyterephtalate 
d'ethylene glycol (131 kg), prealablement prechauffee dans une 
etuve ventilee pendant 2 h a 150°C puis 24 h a 200°C, la tempera- 

30 ture de la balle au moment de la fusion etant de 120°C en moyen- 
ne. Le taux d'humidlte residuel des dechets est de 0,3 %, 
• une seconde balle de dechets placee sur la premiere (310 kg a 
10°C) pour obtenir la pression necessaire sur la balle de dechets 
a faire fondre. 



Le four est mis en route (automat iquement) puis arrete alors 
que la quantite de polymere fondu est de 145 kg pour une dur£e 
d'ecoulement de 2 heures. 

On a mesure l'indice de viscosite (IV) et le nombre de 
groupes terminaux acides (GTA) selon les methodes indiqu£es 
ci-dessus d une part sur les dechets textiles de depart et 
d'autre part sur le polymere fondu obtenu sans post-condensation. 
Les resultats obtenus sont consignes dans le tableau suivant : 

Indice de Viscosite Groupes Terminaux 

(IV) Acides (CTA) 

- Dechets textiles 

de depart 74 46 

- Dechets textiles 

fondus 55 100 

Le rendement energetique du procede est de 87 %. 4 
Exemple 4 (comparatif) 

On effectue les memes mesures en utilisant le procede et le 
dispositif decrits dans le FR 2 439 074, a la sortie de la 
boudineuse degazeuse a double vis, en omettant 1 9 operation de 
post-condensation. Les resultats obtenus sont les suivants : 

Indice de viscosite Groupes Terminaux 
(IV) Acides (GTA) 

- Dechets broyes 

entree boudineuse 83 41 

— D ectiett sr:_ f ondu s 

sortie boudineuse 55 141 

Le rendement energetique du procede est de 15 %. 
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1/ - Procede pour la recuperation de dechets & base de 
polyterephtalate d' ethylene glycol, caract£ris£ par le fait qu f il 
comporte une phase de fusion du polyester au moyen de mlcroondes 
puis une phase de filtration du polymere £ I'fitat fondu. 

2/ - Procede pour la recuperation de dechets A base de 
polyester selon la revendlcation 1 ; caracterise par le fait que 
le polyester utilise possede un taux d'humidite inferieur ou egal 
a 0,3 %. 

3/ - Procede selon la revendlcation 1, caracterise par le 
fait que le polyester est granule apres la filtration ou la 
post-condensation. 

4/ - Procede selon la revendlcation 1, caracterls£ par le 
fait que le polyester est post-condense apres la filtration. 

5/ - Dlspositif pour la regeneration de dechets & base de 
polyterephtalate d* ethylene, caracterise par le fait qu'il 
comprend un four €quipe a sa base, 5 I'interieur, d v une grille 
supportant les dSchets et d l f exterieur d'un generateur de 
micro-ondes (Ultra haute frequence), puis sous la grille d'un 
r£cepteur du polymSre fondu malntemi a la temperature de fusion 
du polymere par tout moyen approprie, et enfln en aval du four au 
mo ins un dlspositif de filtration du polyester fondu. 

6/ - Dlspositif selon la revendlcation 5, caracterise par le 
fait que, apres filtration, le polyester est post-condense. 

7/ - Dlspositif selon la revendlcation 5, caracterise par le 
fait que, apres filtration, le polyester est granule. 



